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SAMENVATTING
De edelgassen kunnen we ons allemaal nog wel herinneren uit de scheikundelessen
op de middelbare school. In toenemende massa zijn dat helium, neon, argon, krypton, xenon
en radon. Onder elkaar staan ze in de laatste rij van het periodiek systeem, en ze gaan min
of meer door voor vreemde 
€enden in de bijl In feite komt het er op neer dat deze gassen
vrij oninteressant zijn: ze ftekken zich niets van hun directe omgeving aan en gaan geen
verbindingen aan met andere elementen uit het periodiek systeem.
Dit is nu juist de eigenschap die edelgassen de laatste jaren volop in de belangstelling
heeft doen staan. Net als olie zich in water hoogst onprettig voelt en samenklontert ot kleine
belletjes, zullen edelgassen die zich om de een of andere reden in een vijandige omgeving
bevinden zich groeperen tot bellen. Normaal gezien bevinden edelgassen, zoals de naam al
suggereert zich in de gasfase. Temperaturen van -71 oC voor radon tot -272oC voor helium
zijn nodig om de edelgassen tot vaste voÍrn over te laten gaan. Een edelgasbelletje in een
metaal zal zich echter bij kamertemperatuur (en meestal ook ver daarboven) in de vaste vorm
bevinden. Dit wordt veroorzaakt doordat het metaal rondom de bel zo'n enoÍne druk uitoefent
dat het edelgas een vast kristallede wordt. De druk in zo'n edelgaskristallede kan wel oplopen
tot een paar tienduizend keer de normale buitendruk. Dat maakt deze systemen uitermate
geschikt voor het bestuderen van allerlei eigenschappen van de vaste stof onder hoge druk.
Bovendien laten deze vaste bellen allerlei andere interessante fenomenen zien, zoals
regelmatige stapelingen van bellen, stapelfouten in bellen, en blaar- en holtevorming in het
metaal ten gevolge van ontsnappend gas.
Een andere onderzoeksgebied at momenteel volop in de belangstelting staat is het
groeien van nette lristallijne lagen. Met name voor het maken van allerlei micro-electronica
is het van belang om metaal- en halfgeleiderlagen te maken. Hierbij kunnen edelgassen een
belangrijke rol spelen. Het is namelijk van belang voor een nette gïoei dat de atomen van het
te deponeren materiaal voldoende beweeglijkheid hebben. Die beweeglijkheid is te bereiken
door de temperatuur te verhogen, echter dat heeft allerlei nadelige gevolgen. Door nu, tijdens
het depositieproces, de aangroeiende laag te beschieten met laagenergetische delgas-ionen,
kan de beweegtjkheid ook bevorderd worden. De vraag is echter of er ten gevolge van dit
bombardement niet te veel edelgas-ionen in de laag achterblijven, die dan weer kunnen
klusteren tot belletjes, met alle nadelige electrische eigenschappen van dien.
Beide onderzoeksgebieden spelen een rol bij het werk dat in dit proefschrift wordt
beschreven. Hoofdstuk 4 beschrijft de karakterisatie van krypton in aluminium, terwijl in de
hoofdstukken 6 en 7 het gedrag van krypton in gegroeide siliciumlagen wordt beschreven.
Een van de technieken die we hebben gebruikt is het Móssbauer-effect, genoemd naar
degene die dit effect in 1957 heeft ontdekt. Deze techniek maakt gebruik van het feit dat
atoomkernen een voorkeur hebben om radioactieve sEaling van een zeer bepaalde energie op
te nemen. We kunnen dat vergelijken met het honkbalspel. Bij een honkbalwedsfiijd zijn,
zoals bekend, een we{per, een slagman en een achtervanger aanwezig. Bij deze honkbal
wedstrijd echter heeft de werper meerdere ballen van verschillende grootte tot zijn
beschikking, die hij op de slagman afuuurt. De slagman echter is een zeer kieskeurig iemand,
die slechts ballen van een bepaalde grootte accepteert, anders laat hij ze over aan de
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achtervanger. De achtervanger is een zeer nauwgezet man en houdt bij hoeveel ballen van
welke grootte hij gevangen heeft. De wedstrijd begint. De werper gooit. Als de bal van de
goede grootte is, probeert de slagman de bal in het achterveld te deponeren. Is de grootte niet
naar zijn zin, dan laat hij hem gaan en vangt de achtervanger de bal. 7n gaat het spel verder.
Maken we nu aan het eind van de wedstrijd een tabellede van het aantal ballen van een
bepaalde grootte gevangen door de achtervanger, dan zien we dat er bedroevend weinig ballen
zijn van één bepaalde grootte. Dat zijn nu juist die ballen waar de slagman een voorliefde
voor heeft. Alleen die ballen die hij heeft laten gaan, of heeft gemist, zijn in het bezit van de
achtervanger. Omdat elke slagman zijn eigen voorkeur heeft voor een bepaalde bal$ootte,
kunnen we de slagman herkennen aan het tabellede van de achtervanger.
Dit is precies het principe waarop de techniek van het Móssbauer-effect is gebaseerd.
We hebben een radioactieve bron (werper) die radioactieve straling van een bepaalde energie
(balgrootte) uitzendt en een te onderzoeken materiaal (slagman). Alleen de zogenaamde
Móssbauer-atomen i het te onderzoeken materiaal hebben een voorkeur voor die bepaalde
energie (de rest is publiek). De onderzoeker (achtervanger) detecteert nu de doorgelaten
straling en maakt een spectrum (tabelletje). Door de energie van de straling uit de bron te
variëren kunnen we dus de atomen in het te onderzoeken materiaal herkennen. Nu is het zo,
dat verschillende lokale omgevingen van de Móssbauer-atomen aanleiding geven tot een ander
spectrum (net zoals een slagman een goede of een slechte dag kan hebben). De temperatuur
waarbij een Móssbauer-experiment wordt uitgevoerd is ook van belang. We kunnen dit
vergelijken met de snelheid waarmee de werper de ballen op de slagman afuuurt. Bij lage
snelheden (temperaturen) van de toegeworpen bal zal de slagman weinig moeite hebben de
bal te retourneren, maar bij hogere snelheden wordt dit voor hem steeds moeilijker. De mate
waarin de slagman nog in staat is ballen van steeds hogere snelheden te retoumeren, komt tot
uitdrukking in de zogenaamde Debye-temperatuur. De Debye-temperatuur vertelt de
onderzoeker hoe stevig de Móssbauer-atomen gebonden zijn in het te onderzoeken materiaal.
We kunnen nu dus niet alleen zeggen welke atomen zich in het te onderzoeken materiaal
bevinden, maar we kunnen bovendien iets zeggen over hoe ze er in zitten.
Dit laatste is nu precies de kracht van Móssbauer-spectroscopie aan edelgassen i
metalen en halfgeleiders. Het toeval (of geluk) wil namelijk dat krypton een hele goede
"slagman" is, waardoor we heel gemakkelijk kunnen bepalen hoeveel krypton we in het
materiaal hebben. Omdat krypton in een metaal meestal in belledes aanwezig is, ziet krypton
aan de rand van de bel veel metaalatomen, terwijl krypton in de bel alleen de kryptonburen
ziet Deze verschillende omgevingen geven aanleiding tot verschillende componenten in het
Móssbauer-spectrum. De verhouding van de intensiteit van beide componenten is een maat
voor de belgrootte, terwijl de vorrn van het spectrum informatie geeft over de druk in de bel
en de grootte van de electrische veldgradiënt ter plaatse.
Kortom, Móssbauer-spectroscopie s een zeeÍ krachtige techniek voor het
karakteriseren van edelgassen in metalen en halfgeleiders. Wij hebben Móssbauer-
spectroscopie gecombineerd met een grote verscheidenheid aan andere analysetechnieken om
de toestand van krypton in aluminium en silicium te karakteriseren.
Samenvatting - 1 3 5 -
Krypton bellen in aluminium werden onderzocht met behulp van Móssbauer-
spectroscopie. De data leveren informatie over de belgrootte, de druk en de Debye-
temperatuur van krypton op het oppewlak en in het inwendige van de bel. De Debye-
temperaturen zijn te verklaren met behulp van een volumeaftrankelijkheid van het fonon-
spectrum. Uit moleculaire dynamicaberekeningen aan de roosterdynamica van krypton
kunnen conclusies geftokken worden over de interatomaire potentiaal en de volume-
afhankelijkheid van de fononspectra.
De incorporatie van krypton in gesputterde amorfe siliciumlagen werd onderzocht met
een grote verscheidenheid aan analysetechnieken. Een model wordt gepresenteerd dat de
incorporatie van krypton in een groeiende amorfe siliciumlaag beschrijft, hetgeen onder andere
informatie oplevert over de mobiliteit van de kryptonatomen. Experimenten met behulp van
een electronenmicroscoop met een hoog oplossend vermogen tonen de bijzondere micro-
stuktuur van de lagen. Móssbauer-experimenten tonen aan dat de kryptonklusters zeer klein
zijn en een zeer hoge Debye-temperatuur hebben, in overeenstemming met resultaten van
positon-annihilatie en Raman metingen. De hoge Debye-temperatuur kan verklaard worden
op grond van moleculaire dynamicaberekeningen die informatie geven over de effectieve
Debye-temperatuuÍ van mono-, di- en fiimeren van krypton in amorf silicium.
